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П од действием ИК (744 нм) и УФ (248 нм) фемтосекундных лазерных импульсов получены одномерные периодические нанорешетки на поверхности алюминия. Наноструктурирование образца проводилось в воде и на воздухе в доабляционном режиме. Исследована 
зависимость топологии поверхности от параметров лазерного излучения − длины волны, плотности энергии и числа импульсов, а также 
от среды, контактирующей с поверхностью. Выполнен расчет оптических характеристик алюминия в зависимости от электронной темпе-
ратуры, хорошо описывающий зависимость отражения p-поляризованных ИК фемтосекундных импульсов накачки от плотности энергии. 
С помощью рассчитанных оптических характеристик фотовозбужденного алюминия в рамках интерференционной модели оценены перио-
ды поверхностных наноструктур алюминия при различной плотности энергии фемтосекундного лазерного излучения, хорошо согласую-
щиеся с экспериментально измеренными периодами.
pEriodical surfacE nanostructurEs formation on bulk al by fEmtosEcond lasEr pulsEs
O ne-dimensional periodical nanostructures were produced on an aluminum surface by femtosecond laser pulses with two different wavelengths (744 and 248 nm) in two different ambient environments (air and water). Laser fluence was less than the ablation threshold of the material. Surface topol-
ogy dependence on the laser wavelength, fluence, numbers of incident pulses and type of environment were investigated. Modeling of the optical proper-
ties of the photo-excited aluminum allowed us to estimate periods of one-dimensional surface nanogratings on its surface for different laser fluences, 
which are in good agreement with the experimentally measured ones.
ВВЕДЕНИЕ
Как известно, свойства наноструктурированных поверх-
ностей металлов существенно отличаются от их объем-
ных свойств, что является основой для таких нелинейно-
оптических эффектов, как усиленное поверхностью раманов-
ское рассеяние и генерация второй гармоники [1, 2]. Впервые 
периодические структуры микронных размеров, полученные 
обыкновенной фокусировкой мощного лазерного излучения 
на поверхности металла, были экспериментально продемон-
стрированы более 40 лет назад [3]. С тех пор такие структуры, 
а также структуры с периодом много меньше длины волны, 
были неоднократно получены на поверхностях металлов [4, 
5] и полупроводников [6, 7]. Однако для алюминия – одно-
го из основополагающих материалов современной микро-
электроники и перспективного материала для нанофотоники 
и наноплазмоники – полученные ранее результаты весьма 
противоречивы – в работах [8] и [9] при похожих условиях 
эксперимента на поверхности были сформированы совер-
шенно разные типы наноструктур.
В настоящей работе на механически полированной поверх-
ности алюминия под действием фемтосекундных лазерных 
импульсов с различной поверхностной плотностью энер-
гии записаны одномерные периодические нанострукту-
ры, исследованные затем с помощью сканирующего элек-
тронного микроскопа (СЭМ) с увеличением до 100000 раз. 
Экспериментально измеренные периоды наноструктур обна-
руживают хорошее согласие с периодами, рассчитанными 
в рамках интерференционной модели [10] для разных зна-
чений плотности энергии падающего лазерного излучения 
с использованием рассчитанных оптических характеристик 
фотовозбужденного материала.
экСпЕрИмЕНталЬНая ЧаСтЬ
В наших экспериментах использовалось линейно поляри-
зованное излучение основной (центральная длина волны 
λ ≈ 744 нм, ширина полосы генерации на полувысоте 12 нм) 
и третьей гармоники (центральная длина волны λ ≈ 248 нм, 
ширина полосы генерации на полувысоте 1.5 нм) фемто-
секундной Ti:Sa-лазерной установки (рис. 1) с длительно-
стью ИК и УФ импульсов около 100 фс (в области взаимо-
действия), энергией до 8 мДж [4] (для третьей гармоники 
– до 0.5 мДж) и частотой следования 10 Гц; поперечное 
пространственное распределение лазерного поля соответ-
ствовало TEM00 моде. Энергия лазерных импульсов регу-
лировалась и контролировалась соответственно с помощью 
отражательных поляризационных ослабителей на соответ-
ствующий спектральный диапазон (Авеста Проект) и кали-
бровочного фотодиода DET-210 (Thorlab), засвечиваемого 
слабым лазерным бликом через поворотное диэлектриче-
ское зеркало. Значение энергии лазерного излучения (< 0.8 
мДж) подобрано таким образом, чтобы избежать заметной 
деградации распределения плотности энергии на поверх-
ности мишени, связанной с самофокусировкой в воздухе 
и сопутствующими ей эффектами хроматической эмиссии, 
филаментации и рассеяния на плазме.
Запись наноструктурированных участков – отдельных точек 
и дорожек – производилась путем фокусировки лазерного 
излучения в пятно диаметром 1 мм (на уровне 1/e2) при нор-
мальном падении на стационарную алюминиевую мишень 
или перемещавшуюся со скоростью 60 мкм/с. Мишень раз-
мещалась в пластиковой ванне, куда в ряде экспериментов 
наливался тонкий 1–1.5 мм слой воды. Исследование поверх-
ности образцов проводилось с использованием растрового 
Нанофотоника
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электронного микроскопа Quanta 600 F с полевой эмиссией 
при ускоряющем напряжении 20 кВ.
Для изучения оптических характеристик фотовозбужден-
ного алюминия на свежих участках поверхности материала 
были проведены измерения коэффициента самоотражения 
под углом 45° единичных фокусированных линейно поля-
ризованных фемтосекундных лазерных импульсов на длине 
волны λ ≈ 800 нм в зависимости от плотности поглощенной 
энергии. Энергия зеркально отраженного излучения измеря-
лась с помощью пироэлектрического детектора при различ-
ных значениях падающей энергии одиночных импульсов.
рЕЗУлЬтаты
При воздействии ИК фемтосекундного лазерного излуче-
ния с длиной волны λ ≈ 744 нм на образец алюминия, нахо-
дящийся в воздухе, при плотности энергии F = 0.22 Дж/см2 
и числе импульсов N = 60 наблюдается формирование одно-
мерной поверхностной периодической субволновой решет-
ки (рис. 2) со средним периодом Λ ≈ 0.53 мкм. Полученные 
структуры имеют относительно четко выделенную направ-
ленность поперек вектора поляризации падающего элек-
тромагнитного излучения, что является одним из основных 
доказательств интерференционной природы возникновения 
таких структур [10]. При уменьшении плотности энергии 
от 0.17 Дж/см2 до 0.09 Дж/см2 в диапазоне значений числа 
падающих лазерных импульсов от N = 1000 до N = 3000 выра-
женных одномерных периодических структур не обнаруже-
но, хотя в некоторых областях заметны деградировавшие ква-
зипериодические структуры с периодом около Λ ≈ 0.5 мкм. 
Следует отметить, что все поверхностные структуры в воздухе 
получены при плотностях энергии, существенно меньших 
порога абляции объемного алюминия Fabl = 0.74 Дж/см
2 [11].
Несколько иная ситуация возникает в том случае, когда 
образец при ИК фемтосекундном лазерном структурирова-
нии находится под миллиметровым слоем воды. В этом слу-
чае периодическая модуляция рельефа в многоимпульсном 
режиме записи (N = 300…3000) наблюдалась уже при плот-
ности энергии немногим выше 0.06 Дж/см2. На рис. 3 пред-
ставлена эволюция топологии поверхности с ростом N, и, 
как видно, чем больше число упавших на поверхность лазер-
ных импульсов, тем более выраженной становится Фурье-
компонента пространственного спектра поверхности, соот-
ветствующая среднему периоду поверхностной решетки 
Λ ≈ 0.43 мкм. Ширина самих нановыступов составила около 
60 нм.
Использование УФ фемтосекундного лазерного излуче-
ния с длиной волны λ = 248 нм, плотностью энергии до 0.06 
Дж/см2 и числом импульсов N = 60 не привело к созда-
нию поверхностных одномерных нанорешеток. Как видно 
на рис. 4, в этом случае периодическая модуляция поверх-
ности со средним периодом Λ ≈ 0.18 мкм происходит только 
локально в областях площадью менее 1 мкм2. Такая картина 
схожа со случаем структурирования сухой поверхности алю-
миния ИК импульсами при плотностях энергии ниже порога 
образования периодического нанорельефа.
Важно также отметить, что все участки поверхности, обра-
ботанные ИК и УФ фемтосекундными лазерными импульса-
ми, приобрели желтоватую окраску, а размер наноструктури-
Рисунок 2 | На рисунке показаны: а) изображение СЭМ структуриро-
ванной поверхности алюминия при плотности энергии F = 0.22 Дж/см2 
и числе провзаимодействовавших импульсов N = 60; б) двумерное 
Фурье преобразование поверхности; общий вид структурированной 
области, полученный с помощью СЭМ (в) и оптического микроскопа (г). 
Стрелка показывает расположение поляризации падающего излучения
Рисунок 1 | На рисунке показана экспериментальная установка 
для нано- и микроструктурирования поверхностей. BS – полупрозрач-
ное зеркало; DA, RA – дифракционный и отражательный ослабители; 
AC – автокоррелятор; PD – фотодиод; EM – термоэлектрический изме-
ритель энергии, M – зеркало; L – кварцевая линза; CCD – видеокамера; 
IL – лампа подсветки; UT – ультразвуковой приемник; CUV – стеклянная 
кювета с образцом; 3D-MS – моторизированная трехмерно-подвижная 
подставка
Рисунок 3 | На рисунке показаны СЭМ снимки поверхностей алюми-
ния, структурированных под слоем воды при плотности энергии лазер-
ных импульсов F = 0.13 Дж/см2 и при разном числе импульсов: а) 300, 
б) 1000, в) 3000. В углу каждого снимка изображен пространственный 
двумерный Фурье-спектр соответствующей поверхности. Стрелка 
показывает направление поляризации падающего излучения
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рованной области, наблюдаемой в СЭМ, в точности совпа-
дает с областью изменения окраски поверхности материала 
(рис. 2); причем как с увеличением числа структурирующих 
лазерных импульсов, так и с увеличением плотности энер-
гии окраска поверхности становилась все более выраженной, 
что связано с ростом плотности наноструктур на единицу 
площади поверхности (рис. 5). Причина изменения окра-
ски поверхности алюминия, предположительно, связана со 
сдвигом плазмонного резонанса в область ближнего УФ так, 
что часть пика поглощения располагается в синей области 
видимого диапазона [9].
ОбСУЖДЕНИЕ рЕЗУлЬтатОВ экСпЕрИмЕНта
Анализ полученных снимков СЭМ показал, что на образ-
цах, полученных на сухой поверхности при небольших 
плотностях энергии Fcol < F < 0.17 Дж/см
2 и длине волны 
лазерного излучения λ = 744 нм, преимущественно обра-
зуются хлопьевидные субмикро- и нанообразования, где 
Fcol = 0.045 Дж/см
2 – значение порога модифицирования 
(окрашивания) сухой поверхности для одиночного импульса 
(рис. 6). Периодические наноструктуры на сухой поверхно-
сти записывались только при плотностях энергии, больших 
Fnano = 0.19 ± 0.02 Дж/см
2, причем чем выше была плотность 
энергии, тем меньше требовалось импульсов для периодиза-
ции рельефа поверхности.
Наноструктуры, записанные под слоем воды, качественно 
отличаются от структур, полученных на сухой поверхности. 
Во-первых, для экспериментов под слоем жидкости наблюда-
ется полное отсутствие хлопьевидных образований, что также 
наблюдалось в работе [9], где структурирование проводилось 
в этаноле. Во-вторых, отличаются пороговые значения Fcol 
формирования нерегулярных поверхностных наноструктур – 
в воде порог (Fcol = 0.03 Дж/см
2) в 1.5 раза ниже, чем на возду-
хе (рис. 6), а для формирования периодического нанорельефа 
в воздухе требуется примерно втрое большие значения плот-
ности энергии Fnano, чем в воде.
Похожие структуры были получены и в других работах [8, 
9], однако одномерной периодической модуляции поверх-
ности в работе [9] не было обнаружено, а в [8] периодизация 
была получена при существенно меньших плотностях энер-
гии, что может быть связано с различием в использованной 
длине волны лазерного излучения, так как вблизи 800 нм 
(энергия фотона – 1.5 эВ) имеет место существенный вклад 
межзонных переходов в диэлектрическую проницаемость 
алюминия [12].
раСЧЕт пЕрИОДОВ пОВЕрХНОСтНыХ НаНОрЕШЕтОк
Значения периодов поверхностных нанорешеток 
для λ = 744 нм можно оценить, используя интерференцион-
ную модель и оптические характеристики фотовозбужден-
ного алюминия, а именно, зависимость диэлектрической 
проницаемости электронного газа, описываемой моделью 
Друде, от электронной температуры. Из интерференцион-
ной модели следует, что появление лазерно-индуцированной 
поверхностной периодической структуры связано с интерфе-
ренцией падающей электромагнитной волны с возбуждаемым 
ею поверхностным плазмоном, а период такой структуры (Λ) 
равен длине волны последнего. Дисперсионное соотношение 
для поверхностных плазмонов, распространяющихся вдоль 
плоской поверхности металла, граничащего с диэлектриком, 
выглядит следующим образом [13]
                                     k csp
m d
m d
= +
ω ε ε
ε ε
, (1)
где ksp – волновой вектор (комплексный) поверхностно-
го плазмона, ω – частота возбуждающей электромагнитной 
волны, с – скорость света в вакууме, εm = ε1 + iε2 и εd – ком-
плексные диэлектрические проницаемости металла и при-
легающего к поверхности диэлектрика. Затуханием в диэлек-
Рисунок 5 | На рисунке показаны поверхностные структуры алюми-
ния, полученные под слоем воды при одинаковом числе импульсов N = 
300, но при различной плотности энергии: а) F = 45 мДж/см2 и б) F = 
130 мДж/см2. Число наноструктур на единицу площади поверхности 
растет с увеличением плотности энергии
Рисунок 4 | На рисунке показан СЭМ снимок полученной наношеро-
ховатости поверхности с локальным возникновением периодических 
структур. Плотность энергии F = 0.12 Дж/см2, число импульсов N = 30, 
длина волны воздействующего излучения λ = 248 нм
Рисунок 6 | На рисунке представлены экспериментальные зависимо-
сти порогов окрашивания поверхности алюминия от числа лазерных 
импульсов. Квадраты − структурирование сухой поверхности  
Fcol(1) = 0.045 Дж/см
2; круги – структурирование под слоем воды  
Fcol(1) = 0.03 Дж/см
2
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трике с высокой точностью можно пренебречь, а для алюми-
ния в области частот ближнего ИК (ћω ~ 1.6 эВ) учет мнимой 
части диэлектрической проницаемости крайне необходим. 
Тогда из уравнения (1) с учетом мнимой части диэлектриче-
ской проницаемости алюминия и связи действительной части 
волнового вектора поверхностного плазмона с его периодом 
можно получить
                     Re( )
( )
( )k csp
d d
d
= ≅
+ +⎡⎣ ⎤⎦
+ +
2 1 1 22
1
2
π ω ε ε ε ε ε
ε ε εΛ 2
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В выборе диэлектрической проницаемости диэлектри-
ка есть некоторая трудность, связанная с наличием есте-
ственного оксидного слоя алюминия. Учесть его можно 
двумя способами: либо рассматривать слоистую структуру 
«металл-оксид-атмосфера», либо, с целью лишь оценить 
период поверхностных структур, полностью пренебречь 
атмосферой и рассматривать распространение поверх-
ностного плазмона только вдоль границы металл-оксид. 
Для интерпретации экспериментальных данных мы для про-
стоты использовали второе, более грубое, предположение 
(εd(744нм) = 3.17), которое тем не менее с учетом дополни-
тельного лазерно-индуцированного окисления поверхности 
алюминия при многоимпульсном лазерном воздействии дало 
значения периодов нанорешеток, близкие к эксперименталь-
ным, и позволило объяснить причину столь малого отличия 
в значениях периодов для записи поверхностных нанореше-
ток в различных средах.
Для случая взаимодействия фемтосекундных лазерных 
импульсов с металлами необходимо рассматривать процесс 
нагрева поверхности как мгновенный нагрев электронов про-
водимости до температур порядка нескольких эВ, в то время 
как температура решетки остается близкой к начальной. 
На временах порядка длительности импульса время релакса-
ции электронов определяется, главным образом, электрон-
электронными столкновениями, тогда из модели Друде с уче-
том вклада решетки εb(ω) [14] имеем
                        ε ω ε ω
ω
ω γ
γ
ωm b
p
ee
eei( ) ( )= − + −
⎛
⎝
⎜
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2
2 2 1 , (3)
Рисунок 7 | На рисунке представлены зависимости частоты электрон-
ных столкновений, реальной и мнимой частей диэлектрической 
проницаемости алюминия для λ = 744 нм от электронной температуры. 
Сплошная линия – частота электронных столкновений (левая ось); 
штриховая линия (правая ось) – реальная часть диэлектрической про-
ницаемости алюминия с обратным знаком; пунктирная линия (правая 
ось) – мнимая часть диэлектрической проницаемости алюминия
где ωp – плазменная частота (ћωp = 12.7 эВ для алюминия 
[15]), εb(744нм) ≅ –10.8 + i38.7 – вклад решетки в диэлектри-
ческую проницаемость алюминия, полученный путем вычи-
тания из полной диэлектрической проницаемости алюминия 
[15] вычисленного Друде-вклада электронов проводимости 
при следующих параметрах: ω = 2.53∙1015c-1, ωp = 1.93∙10
16 c-1 
и из формулы (4) τee (300 K) = 1.87∙10
-14с, 
γ
τee ee eT
= 1( )
– обратное время столкновения электронов, которое опреде-
ляется по известному [16] выражению: 
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(для алюминия равная 0.0192 фс-1эВ-2), EF – энергия Ферми 
(для алюминия EF = 11.7 эВ), kB – константа Больцмана, 
E – энергия возбужденных электронов проводимости, кото-
рая, по сути, равна EF + ћω. Подставляя полученные значе-
ния зависимости γee(Te) в формулу (3), получим зависимости 
для действительной и мнимой частей диэлектрической про-
ницаемости от электронной температуры. Для фемтосекунд-
ных лазерных импульсов на других длинах волн подобный 
расчет для алюминия проведен в работах [17, 18]. Полученные 
зависимости γee(Te), Re[εm(Te)] и Im[εm(Te)] для λ = 744 нм 
(рис. 7) показывают, насколько существенно влияние лазер-
ного возбуждения и электронной температуры, в частности, 
на оптические характеристики алюминия.
Зависимость температуры неравновесного электронно-
го газа (Te) от плотности энергии падающего фемтосекунд-
ного лазерного излучения может быть оценена следующим 
образом. Получив мгновенные оптические характеристи-
ки поверхности алюминия, можно вычислить по формулам 
Френеля самоотражение импульса накачки в зависимости 
от электронной температуры и сопоставить полученные 
значения с экспериментальными данными самоотражения 
импульсов накачки. На рис. 8 представлено сопоставление 
Рисунок 8 | На рисунке дано сопоставление экспериментальных 
(от плотности энергии) и теоретических (от электронной температуры) 
данных коэффициента самоотражения для угла падения θ = 45 ° 
p-поляризованного фемтосекундного лазерного импульса (λ = 800 нм). 
Сплошная линия – теоретическая зависимость; черные квадраты – экс-
периментальные значения
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расчетной зависимости самоотражения R ИК фемтосекунд-
ного лазерного импульса для угла падения θ = 45º и экспери-
ментальных данных для таких же условий.
Сопоставленные таким образом расчетные и эксперимен-
тальные значения в логарифмических осях абсцисс дают 
прямую связь поглощенной плотности энергии лазерного 
излучения (Feff) с электронной температурой. Поглощенная 
плотность энергии выражается через падающую плотность 
энергии как
                                   F F R Feff eff= ⋅ − ( )⎡⎣ ⎤⎦1 , (5)
где R(Te) – коэффициент отражения от поверхности, который 
также является функцией электронной температуры и вычис-
лен по формулам Френеля. 
Рассчитав период поверхностного плазмона по формуле 
(2) с учетом зависимости диэлектрической проницаемости 
от электронной температуры (формулы 3 и 4), получим зави-
симость периода нанорешеток от температуры электрон-
ного газа, так как из интерференционной модели следует, 
что период поверхностных нанорешеток совпадает с перио-
дом поверхностного плазмона. Далее, из полученной нами 
зависимости электронной температуры от плотности лазер-
ной энергии, падающей на поверхность алюминия, можно 
построить зависимость периода поверхностных нанорешеток 
Рисунок 9 | На рисунке показано сравнение экспериментальных 
данных с результатами расчета периода поверхностных нанорешеток 
для длины волны фемтосекундного лазерного излучения λ = 744 нм. 
Черные квадраты – значения для структурирования в воздухе, белые 
круги – в воде
от плотности энергии. Сравнение теоретических и экспери-
ментальных значений периода поверхностных нанорешеток 
на алюминии показано на рис. 9, из которого видно, что экс-
периментальные и расчетные значения периода поверхност-
ной одномерной нанорешетки увеличиваются с ростом плот-
ности энергии лазерного излучения.
ЗаклЮЧЕНИЕ
Таким образом, в данной работе с помощью электронной 
и оптической микроскопии исследованы периодические 
и непериодические наноструктуры на поверхности алю-
миния, полученные на двух длинах волн фемтосекундного 
лазерного излучения (744 и 248 нм) в широком диапазоне 
числа импульсов (N = 10...3000) как на сухой поверхности, 
так и под слоем воды. Установлено, что период одномер-
ной периодической нанорешетки зависит от длины волны – 
для λ = 744 нм Λ ≈ 430–530 нм, а для λ = 248 нм Λ ≈ 180 нм, 
а ориентация штрихов перпендикулярна поляризации пада-
ющей электромагнитной волны, что соответствует выводам 
интерференционной модели.
Наибольший интерес представляют наноструктуры, полу-
ченные с помощью ИК фемтосекундного лазерного излуче-
ния, так как их период существенно меньше, чем у получен-
ных ранее структур в работе [8], и, в отличие от структуриро-
вания излучением УФ диапазона, периодизация поверхност-
ного рельефа наблюдается на значительной площади лазерно-
го пятна, а не локально на небольших участках поверхности.
Сопоставление электронной температуры и поверхностной 
плотности энергии падающего лазерного излучения позволи-
ло теоретически оценить значения периодов поверхностных 
нанорешеток в зависимости от величины последнего фак-
тора. Полученные из интерференционной модели, с учетом 
влияния на оптические характеристики времени электрон-
электронной релаксации, теоретические значения периодов 
поверхностных нанорешеток согласуются с нашими экспе-
риментальными данными.
Также оценены пороги модификации оптических свойств 
поверхности алюминия для воздуха (0.045 Дж/см2) и воды 
(0.03 Дж/см2), то есть определены условия для создания 
так называемого позолоченного алюминия (golden alumi-
num – в англоязычной литературе), окрас которого перма-
нентен и не зависит от качества полировки поверхности.  
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